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1.研究の概要
本研究はⅠⅠ-vI族化合物半導体に磁性イオンを添加して磁姓と光物性とがどのよう
に結合しているのかを主として中性子回折並びに散乱測定によって研究しようとし
たものである0本研究にはznl_xMnxTe (X-0･3 I 0･6)を典型物質に選び､各種の測定
を行った｡この系は室温では常磁性状態だが低温領域でスピングラス相に転移する
ことが知られている｡実施した実験は､粉末Ⅹ線回折､粉末中桃子回折､ sQUIDを
用いた帯磁率測定､単結晶中性子回折､冷中性子散乱測定､光伝導測定である｡本
研究に用いたznl_xMnxTe試料は東北大学科学計測研究所の岡教授の研究室から提供
された｡先ず､結晶試料の格子定数と磁化率をを測定して試料の化学組成とスピン
グラス転移温度を決めた｡さらに､粉末中性子回折測定を行った所､スピングラス
転移温度以上の温度領域にもかなり強い磁気散漫散乱強度が現れた｡これは､この
領域で､ Mn原子同士に短範囲磁気秩序が現れていることによる.　この散漫散乱強
度が現れる波数領域を特定するために単結晶中性子回折測定を行った｡測定は零磁
場と5Teslaの磁場中で行った｡ ｡測定の結果この散漫散乱強度は逆格子の1 1/2　0
点(W点)近傍に現れる事が分かった｡この道格子点はブラベクラスFの結晶にお
けるtype-ⅠⅠⅠ型の反強磁性磁気秩序に特有のものであり､この結晶の短範囲磁気秩序
もtype-IIIが主なものであることを示している｡この結果は同型結晶であるCdl_
xMnxTeについて得られている知見と共通している0
本補助金により､光励起量子について知見を得たいと考えてBrillouin散乱装置を整
備した｡在来の3パス式フアブリー-ペロー干渉分光計を改造して測定精度を上げ
るために5パス式とし､ Arレーザーも新規購入した｡この装置の性能を確認する目
的から､ 40000eの磁場中でFe3_xMnxSi系の単結晶を用いた強磁性マグノンの測定を
行った｡測定の結果､中性子散乱測定の結果と符合するマグノンブランチの一部を
観測することができたo未だzhl_xMnxTeの磁気励起を直接測定するに至っていない
が､ Brillouin散乱測定装置を冷中性子散乱装置と平行して利用することが可能になっ
た｡
中性子非弾性散乱実験を上記Zhl_xMnxTe試料について行い､逆格子点1 1/2 0点近
傍にspin glass転移に伴う臨界散乱現象を発見した｡臨界散乱は中性子の準弾牲散乱
として観測されているが､これはMn原子の持つ磁気モーメントの自己相関関数に時
間発展があり､ spinglass転移温度付近ではフラストレートしている複数種類の磁気
相関に動的要素があることに対応している｡　このような現象は金属合金のspin
glass転移温度付近では観測されているが､化合物半導体についての観測は本研究が
始めてである｡
この系において4885,5145および6328 Åの波長を持ったレーザー光を入射して室
温から20Kまでの電気抵抗率の光照射効果を研究した｡その結果､この試料に光電
効果があり､特に2hl_xMnxTe (X-0･43)では150K以下の領域で顕著である事を発見し
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たoこの効果は光照射を止めると熱的な緩和過程を経て元の状態に戻って消えるが､
50Kでは光照射後2000秒もの長時間消失しなかった｡これはすでに他のⅠトVI族化合
物半導体などで見出されているpersistentphotoconductivity　であると思われる｡この
系でも本研究によりpersistent photoconductivityが始めて発見されたのである｡上記の
光電効果の著しくなる温度,150Kはpersistent photoconductivtyの研究者の間では
quenching temperatureと呼ばれている.
境在もこの研究を継続しているところであるが､この他にも､磁性と光物性に関
する研究を行っている｡
尚､この研究の主な部分は次の諸君の修士研修の一部として行ったものである.
東北大学大学院工学研究科　応用物理学専攻　博士課程前期2年の課程
氏名　　　研修題目　　　　　　　　　　　　　卒業年月
椿野幸博"電荷揺動錯体の結晶構造とダイナミクス"　平成7年3月修了
佐藤圭"希薄磁性半導体znl-xMnxTeの磁気クラスター,,平成9年3月修了
高山一也"低次元金属錯体の磁性と結晶構造'･　　　平成9年3月修了
石田学"光散乱および冷中性子散乱による(Fe,Mn)3Siの研究･･
平成9年3月修了
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ダに感謝します｡
-2-
2.序論
半磁性半導体(semimagnetic semiconductor; SMSC)はⅠトVI族やIlトV族化合物半導体
の金属イオンを遷移金属イオンないし希土類金属イオン等の強磁件金属イオンと部
分置換して半導体としての物姓と磁性的性質とを共存させた新しい半導体としての
利用が考えられている｡特に､ ⅠLVI族化合物半導体はエネルギーギャップが2eVを超
えるものが多く､ ⅠⅠLV族化合物半導体の倍程度であり､波長可変レーザー等光エレ
クトニクス分野の利用が図られてーいる｡　半磁牲半導体中の金属イオンの磁牲金属
イオン置換量が少ない場合は希薄磁性半導体( diluted magnetic semiconductor )と呼ば
れているが､本研究は置換量の多い試料の測定を行っている｡
tLVⅠ族化合物半導体に比較的多量の磁性金属を置換することにより､結晶構造が
元のZincblende型からWurtsite型に変化したり､ NaCl型やNiAs型に変化することも報
告されている｡ 【1】表2-1は代表的なⅠⅠ-vI族化合物半導体に磁牲金属イオンを置換した
場合の結晶構造を示す｡半磁性半導体にはMn,Feおよびcoを置換する例が多く､ Ⅰト
V族半導体に比較して大変広い組成比の試料を得ることが出来る｡特にMnを置換す
る場合､ Mn2+が軌道角モーメントを持たず､ (1=0)､しかもスピン磁気モーメント
が大きい(S=5/2)為に理論的取扱が比較的容易であり､物理測定も容易である｡こ
れに対してFeやCoを置換した系では試料作成上の制約が大きい｡
本研究に取り上げた､ II-VI族系の半磁性半導体の磁気的､光学的性抑二は工業的
利用が可能な､光照射による有効g因子の増大【2] ､励起子の反射スペクトルにおけ
る巨大zbeman分裂【3]あるいは磁気ポーラロン形成がある｡ 【4]その他にもMn添加
によって低温領域にスピングラス相が現れる事が知られているo_[5]これらの性質
はcdl_xMnxTeついて研究された例が多く､他の元素系でも類似した結果が得られる
ものと予想された｡
znl_xMnxTe系はMn置換量によらず､結晶の対称桐号zinc blende型のまま安定して
おり､結晶作成自体も困難でないo　結晶の格子定数,a,とエネルギーギャップ,Eg､
のMn濃度依存性がFurdyna等[6]とTwardowskiら【7]によってそれぞれ次式のように
与えられている｡但しパラメータXはznに対するMnのモル比である｡
a =6.1037+0.2303X (A) (300K)
Eg=2･271+0･518X (eV) (300K)
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表2 - 1 ･ AIE_.T,BⅥ (T=Mn,Fe,Co)型DMSの結晶構造
Alloy Composition range Crystal structure
ZnlーXMnxS
Znl_xMnxSe
Znl_xMnxTe
Cdl_xMnxS
CdトxMnxSe
Cdl_xMnxTc
Hgl.xMnxS
Hgl_xMnxSe
0.00 <X≦ 0.10
0.10くX≦ 0.45
0.00 <X≦ 0.30
0.30くX≦ 0.57
0.00くX≦ 0.86
0.00くX≦ 0.50
0.94 <X≦ I.00
0.00くX≦ 0.50
0.94くX≦ 1.00
0.00 <X≦0.77
0.96くX≦ 1.00
0.00 <X≦ 0.37
0.00くX≦ 0.38
Hgl_xMnxTe 0.00くX≦ 0.75
Znl_xFexS 0.00 < X≦ 0.10
Znl_xFcxSe
Znl_xFexTe
Cdl_xFexSe
Cd 1_xFexTe
Hgl.xFcxSe
Hgl_xFcxTe
Znl_xCoxS
Znl_xCoxSc
Cd l'_xCoxS e
0.00 <X≦ 0.30
0.00くX≦ 0.01
0.00くX≦ 0.03
0.00くX≦ 0.15
0.00くX≦･ 0.15
0.00くX≦ 0.12
0.00くX≦ 0.14
0.00くX≦ 0.05
Zinc blcnde
Wurtzile
Zinc blellde
Wurtzite
Zinc blende
Wurtzile
NaCl type
WurlziLe
NaCl type
Zinc blende
NiAs type
Zinc bleJlde
Zinc blende
Zinc blende
Zinc blende
Zinc blende
Zinc blende
Wurはile
ZillC blende
ZiIIC blende
ZiIIC blende
ZillC blende
Zinc blellde
0.00くX≦ 0.22　　　　　　　Wurlzile
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図2-1と2-2にそれぞれ格子定数とエネルギーギャップのMn濃度依存性を示した.
znl-xMnxTe系ではaとEgとがMn濃度に対して正の相関を示しているがCdl-xMnxT魂
では格子定数がMn濃度に伴って減少する｡ 【61エネルギーギャップも小さくcdTeで
1･595eVであるがMn添加に伴って増加するo Cdl_xMnxTe系を中心にII-VI系の磁性
が調べられており､図2-3の磁気相図がSam∬ぬら[8】によって決定されている｡　図
中の記号p,AおよびSの領域はそれぞれ常磁性､反強磁性およびspin一glass状態を示し
ているo Cdl_xMnxTe系と　znl_xMnxTe系は共に良く似た磁気相図を持ち､ cd1-
xMnxTe系における反強磁性相の磁気構造はブラベクラスF (三面心)の場合のtype-
IIIの白黒群に従う事が分かっており､スピングラス相においても同様な短範囲磁気
秩序がある｡図2-4はブラベクラスFのtype-ⅠⅠⅠ型白黒群を示している｡白黒の球はそ
れぞれupとdownのスピンを示しており､ Mn2+がその球の位置に統計的に入る.図
2-5はGiebultowiczら【9]によって報告しているCdl_xMhxTe x=0･44の中性子単結晶回
折強度分布を示している｡実験は中性子の吸収係数の極めて大きい112cdを取り除
いた試料を用いている｡図2-5は逆格子の(0 0 1)面における散漫散乱強度分布を
示しており､逆格子点1 1/2 0点(lstBrillouin　帯域境界のW点)とその等価点で
強度が高いo 1 1/2 0点とその等価点はtype-IIIの反強磁性秩序固有のものであるが､
図2-4中に示されているように第-隣接金属イオンと第二隣接金属イオンとの間の交
換積分JlとJ2の比が互いに正で､かつ､ J2がJlの半分以下の領域で安定であるoこの
ような特定の反強磁性秩序がspin一glass相の安定領域あるいはその直上温度に現れる
事はspin-glass状態の一般的理解と矛盾するかもしれない｡つまり､ spin-glass状態は
複数の磁気秩序が動的ないし静的な競合状態にあると理解されているが､本実験で
は1種類の磁気秩序だけが安定しているように見える｡しかし､ spin-glass転移温度
より20K以上高温になるとこの系は常磁性状態に戻っており､帯磁率の温度依存性
はcurie-weiss的になっている｡
ILVI族化合物半導体に磁性イオンを置換した半橡性半導体の最も著しい物性的特
徴は光励起による磁気ポーラロンの発生である｡磁気ポーラロン自体の研究がこの
半導体系で大きく発展したと言える程この系における研究例が多い｡磁気ポーラロ
ンとは､何らかの原因で導入されたキャリア(S電チ)が複数の磁性イオンのスピン(d
電子)と局所的にsd相互作用にを起こし､それによって複数のスピンが整列させら
れた状態である｡この磁気ポーラロンには3種類あり､系の中に本来有るキャリア
が島状のポーラロンを静的に発生させるfreemagneticpolaron; FMP､光による励起に
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図2 - 1. Znl_zMnzTeの格子定数のMn濃度変化
0.2　　0.4　　0.6　　0.8　　1
Ⅹ
図2 - 2 ･ zhl.xMnxTeのエネルギーギャップのMn濃度変化
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図2 - 3. Znl_♪血xTe及びcd.ーXhbxTeの磁気相図
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JltO
図2 - 4. type-ⅠⅠⅠの反強磁性磁気構造
Qt･l4/Ir)
図2 - 5 ･ CdトxMnxTe , X=0･44における磁気散漫散乱強度分布[9】.
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よって系に導入される励起子による磁気ポーラロン､ excitonmagneticpolaron;EMP､
および不純物に束縛されたキャリアがその周辺部に作る磁気ポーラロン､ bound
magneticpolaron;BMP,の区別がある.　このうち､ FMPは帯磁率のキャリア濃度依
存性から求めることになるので半磁性半導体では評価が難しく信頼できる報告例が
ないo EMPとBMPについては多くの研究が行われており､ cdl_xMnxTe系やCdl_
xMnxSe系等の発光スペクトル分光[10,11]やスピンフリップRAMAN散乱【12,13]によ
ってMn2'の3d電子のZbeman分裂や結晶場ポテンシャルの評価あるいはg一因子等が調
べられている｡ FMPについては時間分解分光測定が精力的行われている【14]｡光励
起された短寿命の磁気ポーラロン;EMP､磁気モーメントをsqUIDを用いて高速測定
する試みもAwschalomら【15]によって試行されている｡この測定では1K以下の領域で
約2eVのパルス光を与えてその磁気応答を100psecまでの間測定している｡これらの
研究では多層の量子井戸形成された半磁性半導体におけるスピンフリップ散乱や時
間分解巨大ファラデー回転【161が測定されている｡
半磁性半導体によらず､ spin-glass転移が起きる系には奇妙なほどゆっくりとした
時間変化が現れる｡いわゆるslow-dynamicsと呼ばれる現象であり､ spin一glass転移温
度上下の領域で比較的弱い外部磁場を与えた後磁場を消すと試料中に残留磁化が数
百秒残る現象がある.これはThermoremanent magnetization; TRM (熟残留磁化) 【17]
と呼ばれる現象であり､一般的にII-VI族半導体に磁性イオンを置換したcdl_xMnxTe
系においてもこのTRMは顕著であり【18].さらにagingeffectと称されるようなspin-
glass転移温度直上で時効, aging,を行うとその後に測定した磁化に時効時間に依存し
た時間変化が現れる現象がある｡ 【例えば191これは等温残留磁化; iso山emal
remanentmagnetiZadon; rRMであり､ TRMが現れる系には必ず現れるo Cdl_xMnxTe系
においてもこのRMの報告がある｡ 【201これらのslowdynamicsは磁気ポーラロンの
消長と直接関係の無い現象だと考えられているが､ ⅠⅠ-ⅤⅠ族半磁性半導体中に光励起
される磁化【16]の中にも報告されたような短寿命の成分とrrRMやRMと認識されるよ
うな超寿命の成分が有るはずであり､今後の詳しい研究が必要である0
化合物半導体等における電気伝導性に温度に大きく依存した光電効果に最近注目
が集まっている｡ 【例えば21]これは永続的光伝導性､persisitenti photoconductivity;
PPCと呼ばれる現象であり､ ppcクエンチ温度; ppcquenching temperature,以下の領
域で光電性が現れ､電気伝導率が著しく上昇する｡しかも一旦光照射した試料は遮
光後も数百秒間伝導性を保つo図2-6はLeightonら【21]によって報告されているCd1-
xMnxTe:InのPPCを示すo　試料は光照射後遮光して電気伝導度の時間変化を図中の
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Time[s]
図2-6･ cdl-xMnxTe,X=0･l　におけるppcの4.lKから81.5Kまでの
回復過程.
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図2 - 7･光照射したcdl_xMhxTe ･X-0･lの電気抵抗率の温度依存性
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各温度で測定している｡低温領域ほど長時間光電効果が持続する｡図2-7は同じ著者
が測定した電気抵抗率の温度変化を示す｡試料を暗中で測定した結果(黒丸)と
15Kにて充分長時間波長940nmの光を照射したのち0.7-10.5K/min.で昇温して測定し
た結果(白抜き角)を示している｡この試料のギャップエネルギーは4.2Kで1.754eV
であり､用いた光はこのギャップを越す励起を起こすことかできない｡図中には光
照射試料の100k付近の異常な振る舞いが現れているoこの温度がppc quenching
temperatureであり､この温度以下でPPCが現れる｡
PPCには半導体中の置換原子の一部がキャリアである電子を捕らえて負に帯電し､
本来静止すべき4配位の位置から変位している変位型格子欠陥; DX-センター､が
励起されるからであると解釈されている[22,23】｡ DX~センターによるppcはⅠⅠ-vI族半
導体【24,251だけでなく､ ⅠⅠ-Ⅴ族半導体【22,23,26】にもあり､ chadiとchangによって理
論的解釈[23】も行われている｡光照射によってDX~センターからキャリアが半導体中
に放出されることによって､電気伝導度が増加すると考えれている｡図2_8はGaAsに
SiないしSを置換した場合のDX~センターの形成を模式的に示したものである｡ 【23】
ここでdoは電気的中性を保った状態であり､ DX~は本来4配位であるべき状態が
中心原子の変位によって3配位となり､電子1個をトラップした状態である｡ DX一
センターはMn2+等の置換量が多い試料でdo状態より安定になるo ppcは化合物半導
体の利用上重要である｡ ppcquenching温度を室温まで上昇出来れば､光照射によっ
て電気伝導性の高いパターンを書き込める事になり､光スイッチ､ホログラフィあ
るいは光メモリーとしての利用が考えられている｡また光照射によって回折格子の
パタンを作ることができれば､目的に応じて光照射による可逆的な方法で回折格子
の間隔を変えることができるので光回折測定技術上有利である｡
本研究においてはZhl_xMnxTe試料を用いてこれらの現象の有無等を詳しく検討す
ることとした｡
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図2 - 8･ SiないしはSを添加した〟xGal_xAs等における
DXセンターの形成モデル.
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3.研究の目的
本研究はエネルギーギャップの広いⅠⅠ-VI族化合物半導体に着目し､磁性元素を置
換して帯磁率､磁気クラスターの磁気構造､ spin一glass転移に伴う動力学効果､光伝
導特性､ Brillouin散乱による磁気励起の測定を行おうとするものである｡ 3d電子を
持つ磁性イオン置換原子を磁場中等で光学的に励起することで､磁気ポーラロンが
発生する｡これを直接中性子非弾性散乱測定によって捕らえることができれば有意
義な知見を得られる｡本研究に取り上げたⅠトⅤⅠ族化合物半導体系では磁牲元素をⅠⅠ族
金属と置換することによって典型的なspin-glass相を作ることもでき､ spin-glass転移
自体の研究対象としても興味深い｡ spin-glass系における磁気クラスターの分布や短
範囲規則性あるいは時間的揺動に基ずく低エネルギー磁気励起について研究を進め
ることができる｡またspin一glass系のslow-dynamicsが現れる事から､理論的なシュミ
レーションとの比較検討ができる｡
光伝導性はⅠⅠ-ⅤⅠ族化合物半導体の光メモリーあるいは消去可能な回折格子材料へ
の可能性から最近注目されている｡これはDX~センターと呼ばれる深い準位をつく
る格子欠陥が磁性原子の置換等で生まれる事による｡本研究においても光伝導性の
詳細な測定を計画した｡本研究は､ ⅠLVⅠ族化合物半導体のみならず､化合物中の磁
性不純物･置換元素および新しい磁性化合物などについても対象を広げて実施した｡
それらを列記すると次のようになる｡
1擬一次元金属錯体に関する研究
2 LhBSi05の相転移に関する研究
3　ハルデン磁性体NDMAZのハルデンギャップ測定
4　CaNiNの合成と磁性に関する研究
5　ZnSe(110)面上のZnCdSe量子ドットに関する研究
6　ZnSeドットアレ-の生成と蛍光特性に関する研究
7　強磁性体sm2Fe17のFeのju置換に関する研究
本研究の成果の大部分はすでに学会等で口頭発表してるが､論文公表は十分でな
い｡本報告には研究成果の重要な部分を示すが､更に詳細なデータを添えて順次論
文公表する計画である｡
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4.試料調製
本章で述べる実験結果の大部分はznl_xMnxTe単結晶ないしは多結晶を用いて得た
ものであるo Brillouin散乱測定にはFe3_xMnxSi,X ≡ 1･4単結晶とFePt単結晶を用いたo
zhl_xMnxTe (X - 0･1 - 0･7)結晶試料は東北大科学計測研究所の岡教授によって提供さ
れたものである｡試料作成は佐藤敏雄技官によってBridgeman法で行われた｡原料は
99.9999%Zn､ 99.98%Mnおよび99.9999%Teを秤量後石英管に真空封入して1200℃か
ら1300℃で約50時間保持して反応を完了し､その後毎時2-4mの成長速度で結晶成
長させたo Bri1louin散乱測定に用いたFe3_xMnxSi,X - 1･4単結晶も同様にBridgeman法
で作成されている｡原料は99.9%Mn,99.9%Feおよび99.999%Siであり､アーク溶解し
た後に塊状試料を粉砕し､アルミナ製磁製管に入れた上石英管に真空封入した｡こ
の試料を900℃にて1週間均一化焼鈍し､ Bridgeman装置で単結晶化している｡
Brillouin散乱測定には標準試料として購入したFePt単結晶磁石を用いている.
5.実験結果
Zhl_xMnxTe系試料について行った各種実験の結果と本補助金によって整備した
Brillouin散乱装置を用いた研究について述べる.
5.1粉末回折測定
入手した単結晶試料の化学組成は仕込み組成と多少ことなっている｡先ず､単結
晶試料の組成を確認するために試料の一部を取り欠いて粉末試料を作り粉末Ⅹ線回
折測定とsQUIDによる磁化測定を行った｡それらによって化学組成を決定した試料
について室温から20Kまでの範囲で粉末Ⅹ線回折測定を行って格子定数温度依存性
を測定した.表5-1と図5-1に用いた装置の概略と低温装置を示す｡粉末試料はsi単結
晶製の無反射板上に真空グリスを薄く塗って固定した｡測定した粉末Ⅹ線回折強度
はRietveld法(プロファイル一致法の一種)のプログラム､ RIETANl27]を用いて解析
している｡図5-2は室温に於ける粉末回折図形と解析の結果の強度プロファイルの例
を示し､図5-3はZhl_xMnxTe,X-0･194-･654試料の格子定数温度依存性を示すo図5-2
において散乱角32度付近には不純物MnTe2のピークが現れているので解析の対象外
とした｡図5-3に示した格子定数温度依存酌ま室温の格子定数によって規格化したち
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回折装置
線漉
管電圧及び管電流
モノクロメータ
スリット
スキャン法
スキャン範囲
Fixed Time
サンプリング間隔
測定温度
BAD-C (理学電気(秩))
CuK α (K α1=1･5405Å､ K α2=1･5443Å)
30kV､ 15mA
パイロ黒鉛
DS=0.50 ､ RS=0.15mm､ SS=0.50
ステップスキャン
200　<28<1000
5-10秒
0.040
20-300K
表5- 1.低温での粉末Ⅹ線測定条件
図5-1.低温粉末Ⅹ線装置
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図5 - 2. Rietveld解析結果
0.996
0　　50　100　150　200　250
Te mp erature (K)
図5 - 3.格子定数の温度依存性
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のである｡　0.194Mn試料を除く試料には約40K付近に格子定数の異常が見られ､
spin-glass転移温度に近いことから､磁気転移との関連が示唆される｡又､ 5.5節に説
明するPPC-quenching温度である150K付近で0. 194Mn試料から0.582Mn試料まで格子
定数の温度依存性が急に濃やかになる. PPC-quenching温度は固溶したMnの作る変位
の伴う欠陥が安定になる温度に相当するのでこのような直線的ではない格子定数の
温度変化が現れた可能性があるがこの点についての研究は今後の課題である｡
次に､粉末中性子回折実験を行った｡用いた装置は原研東海研の改造3号
炉,JRR3M､の高分解能粉末中性子回折装置､ HRPD､である｡図5-4に装置の外観と
測定条件等を示した｡この装置の性能の詳細は森井が報告している【281｡図5-5に
Zhl_xMnxTe , X=0･432試料の粉末中性子回折強度分布の温度変化を示すo散乱角(2
♂)が1 0度から2 5度の範囲に大きな温度変化が現れている｡用いた粉末試料は
大きな塊状試料を粉砕して粉末とし､直径8…長さ40mm程の金属バナジューム製
の試料容器に入れて回折測定しているが､不純物として金属MnとMnTe2を含んでい
た｡　5Kにおける粉末回折強度分布には1/2 I 0と指数がつくピーク位置を中心と
して幅の広い強い散漫散乱強度が現れた｡これに加えて､ 1/2 1/2 I/2ないしl/2 1/2
1と指数をつけることのできる回折ピークも現れた｡これらの低温に於ける散乱強度
の中でも､散漫散乱強度はspin-glass転移に伴う短範囲磁気秩序の安定化によると考
えられる.. 1/2 1β 1/2等の回折ピークの現れる原因には析出物の構造相転移など可
能性があるが､詳細は今後の研究を待つ必要がある｡
5.2　帯磁率測定
Zhl_xMnxTe試料とBrinouin散乱測定に用いたFe3_xMnxSi,X - 1･4試料について
SQUm磁化測定装置を用いて測定したo図5-6はZhl_xMnxTe試料の測定例であり､図
中のZFCとFCはそれぞれ零磁場冷却(zero neld cooling )と磁場中冷却( neld cooling )
に相当している.磁場中冷却は3∝肋の磁場中で行い､同じ磁場強度で帯磁率測定
も行った｡図中に示された温度18K前後がこの試料のspin一glass温度､ Tg,になる｡
この系はspin-glass系であるため､ slow-dynamics等の影響があって､弱い磁場中の測
定結果が複雑になる.比較的強い磁場である3∝氾Oe中で測定したデータに基づいて
Tgを決定している｡　図5-7がそのようにして決定したTgのMn濃度依存性を示す｡
図中の白丸が測定点であり､三角形が文献値【81を示す｡今回の測定値は文献値と
の一致が良い｡この系では帯磁率には磁場依存性もある｡図5-8は図5-6の測定に用い
た試料と同一のものを1∝Kkの弱い磁場で測定した結果を示す.零磁場冷却試料の帯
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高分解能粉末中性子回折装置HRPD
測定装置
波長
測定範囲
サンプリング間隔
測定時間
日本原子力研究所　改造3号炉
HRPD (高分解能粉末中性子回折装置)
入=1.8232 A
50　<2∂<1540
0.05 0
24-30時間
図5 - 4.高分解能粉末中性子回折装置､ HRPDの外観と測定条件･
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図5 - 5 ･ Znl-xMnxTe,X-0･432の瀞未申牲子回折強度
3.8 10~5
3.6 10~5
3.2 10~5
3 10~5
2.8 10~5
2.6 10~5
2.4 10-5
0　　　20　　　40　　　60
Temperature(K)
80　　100
図5 - 6. H=300006での帯磁率曲線(Ⅹ=0.432)
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図5- 7. Mn濃度とスピングラス転移点の関係
9.8 10-4
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図5 - 8.帯磁率曲線(Ⅹ=0.596)
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磁率が広い温度領域で磁場中冷却試料よりも低く､しかも20Kと50Kに異常な帯磁準
が記録されている｡ 20KはTgとほぼ一致しているが､ 50Kは格子定数温度依存性に
ある異常変化の起きる温度とも一致しているが､今の所原因は不明である｡
図5-9は同じ試料について10Kにおいて磁場を変数として帯磁率を測定した結果を
示す｡約1600eの磁場強度を境に帯磁率の磁場依存性が変化しており､高磁場領域
ではspinの方位が揃い､ fhkStradonが押さえられることによると考えられる｡ 100K以
上における帯磁率からCurie別に従って漸近curie温度を求めた所､ 1∝氾00eの磁場中
の曲線の場合-360Kになった.磁場を下げるとこの値は低温側にずれて､ 1∝Kkの場
令-1000K以下になったoこのようにZnl_xMnxTe試料の磁気的性質は典型的なspin-
glass系と考えてよく､それ自体大変興味深いo
図5-10にBriuouin散乱測定に用いたFe3_xMnxSi,X - 1･4試料の磁化温度線図を示すo
この試料は温度TRとTcにおいて磁気転移するo TcはCurie温度であるが､ TRはMnの
spinにキヤントが始まる温度であるo Fe3_xMnxSi,X - 1･4試料の結晶構造はホイスラ
ー合金と同じIX)3型規則相であり､Mnフリーの状態では鉄イオンが磁気モーメント
2･2〝Bと1･35〃Bの二種類の状態にあるoこの結晶構造は体心立方晶を基本構造とし
ており､体心位置にあるFe-IIsiteの鉄イオンのモーメントが小さく外枠のFe-Isiteの
鉄イオンのモーメントが大きい｡ MnはFe-Isiteに選択的に入りやすく､置換量が多け
ればFe_II siteにも入る.強磁性相ではcollinear構造の磁気構造を持っており､磁化容
易方向は【111】軸と垂直の面内にある0 ㌔以下では磁化容易方向が【111】軸成分を持つ
ようになり､ 【111】軸に平行な成分は反強磁性的な秩序を示す｡図5-11と12にそれぞ
れ磁気相図と磁気構造のモデルを示す｡ 【29,301構造モデルの中の円盤は各磁性原子
の磁気モーメントの大きさを現している｡この系の興味深い点は温度TR以下で強磁
性と反強磁性が共存している事である｡この系のマグノン分散曲線のq=0の点のエネ
ルギーギャップを光学的に測定したいと考えた｡
5.3　単結晶中性子回折測定
zhl_xMnxTe試料のspin-glass転移温度付近で強い中性子散漫散乱強度が現れること
が5.2節に述べた粉末中性子回折実験から分かった｡本節では単結晶試料を用いて､
この散漫散乱強度が波数空間のどの位置に存在するのか､あるいは､その強度の温
度依存性や磁場依存性は如何なるものかを調べた結果を示す｡用いた試料は粉末試
料と同じ組成のX=0.432試料であり､太さ約8mm長さ役がmm程の丸棒状である.
序論に述べたように､ II-Ⅵ族半導体に磁性元素を置換した系における中性子散漫
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図5 - 9. x-0.432の試料での磁化曲線
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図5 - 1 0 ･ Fel-xMnxSi,X-0･44の磁化率温度依存性･
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キャントスピン構造モデル.
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散乱回折強度測定の例としてはGiebultowiczら【9]によるCdl_xMnxTe x-0･44試料のも
のがあり､粉末中性子回折結果も同様の散乱強度のある可能性を示していたので､
本実験においてもGiebultowiczらと同様に(001)面内の測定を行った｡
中性子散漫散乱強度を逆格子空間で､効率的に2次元的に測定するために5.1節の
実験で用いた粉末中性子回折装置､ JRR3M-HRPDと同種の粉末中性子回折装置
JRR3M-HERMESの双方を用いた｡これらの回折装置には前者では回折角にして2度
間隔､後者では1度間隔で中性子検出器が設置されているため､逆格子空間内に引
いた円弧上の箇所で同時測定できる｡単結晶を用いた回折強度測定は零磁場中では
10Kから250Kまでの各温度で行った｡ 10K､30Kおよび100Kに於いては2次元的な散
乱強度分布を測定し､それ以外の温度では散漫散乱強度の最も強い1 I/20点を通る
円弧上で測定を行った｡また､JRR3M-HRPDを用い､ 5Tの磁場中にて10Kにおける2
次元的な散漫散乱強度測定を行った｡磁場中の散漫散乱強度の温度変化についても
1 1β0点を通る円弧上で測定している｡
JRR3M-HERMESはHRPDより多少角度分解能が甘いが､測定効率が高く､今回の測
定においても信頼性の高いデータが得られた｡図5-13は､HERMESとHRPDを用いた
測定の例を示す｡回折角(2β)500以内の領域の幅の広いピークが散漫散乱強度であ
る｡幅の狭いピークはアルミニューム製試料支持棒で回折された粉末回折線である｡
HERMESで得た回折強度のうち､500から700付近の幅の広い2本のピークも散乱散
乱強度である｡零磁場中で同様に測定しても､2種の装置の角度分解能が異なるため､
多少印象の異なるデータが得られている｡図5-14は､これらの装置を用いて行った
回折強度分布測定の条件を示す｡図は試料の(001)逆格子面と回折条件を示している｡
各円弧がHRPDとHERMESを用いて測定した逆格子上の位置であり､実際の測定点が
円弧上の区切り線と円弧との交点になる｡結晶を回転することにより､円弧の位置
を順次動かして2次元回折強度を得ようとした｡　　図5-13においては回折条件を満
たす円弧が1 1/20点､ 3/210点､ 5/230点に近い点を通っているので､散漫散乱強度
が高い｡図5-15に10Kにて測定した強度の2次元図を示す｡この図の中で緑から赤に
着色された部分で強い散漫散乱が観測されている｡国中にAlと記された強度が試料
支持台のAl材の粉末回折強度によるデバイ環である.図から明瞭に分かるように
znl_xMnxTe系においてもcdl_xMnxTe系と同様に1 1/20逆格子点とその等価位置に
強い散乱強度が現れているo　これはznl_xMnxTe系の磁気クラスター内の磁気的短範
囲規則性はtype-III型である事を示している｡この結果は本研究によって初めて得ら
れたものであり､図5-15は東北大学金属材料研究所のJRR3M-HERMES回折装置の説
明用ホームページや東大物性研の研究報告書の表紙の一部に使われている｡散漫散
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図5 - 1 3. HERMES及びHRPDのデータの比較(10R､ OT)
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図5 - 1 4 ･ Znl_xMnxTe,X-0･432単結晶の中性子回折条件･
各円弧上の強度を測定した.
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図5 - 1 5. JRR3M-HERMESによって測定した単結晶中性子回折強度の2次元図.
測定温度は10Kであり､ spin-glass転移温度(17-18K)よりも低い.
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乱強度が1 1/20点や1/210点で強く､ 13β0点や3/210点で弱いのはこの中性子散
乱強度の原因が波数に強い依存性のある磁気形状因子によるからである｡図5-16は
零磁場中の散漫散乱強度の温度変化を示している｡散漫散乱強度は低温程強く､
100K付近では大変弱くなっているが､完全に消えるのは室温付近である｡ 30Kの図
面で大変興味深いのは散漫散乱強度分布が､ 1 1β0点付近から1 00点付近まで伸び
ている事である. 100点はブラベクラスFの結晶系の場合type-Ⅰの磁気秩序固有の逆
格子点である. type-Ⅰの秩序はJl ) 0かつJ2 ( 0の領域に現れることが分かっている
ため､spin-glass転移温度Tg ≒ 17K直上ではtype-IIIとtype-Ⅰの磁気秩序が競合している
事が示唆されている. Mn濃度の高い試料で第1隣接位置にあるMhスピンとの間に強
磁性相関が反強磁性相関と競合しながら現れる可能性があるが､Mn化合物全体にも
このような傾向があることからこの系に特異的な現象ではない｡この散漫散乱強度
を定量的に解析して､短範囲磁気相関係数(オーダーパラメータ)を求めている所であ
る｡図5-17は1 1β0点と3β10点を同時に通る円弧状で測定した10Kから250Kまで
の散漫散乱強度の温度変化を示す｡散乱強度はほほBe山e近似【31】が可能(散乱強度は
規則度Uの二乗に比例し､ Cはtanh(V'nkBT)の温度依存性を持つo v-は結合エネルギ
ー)であり､spin-glass転移とは直接関係がない.図5-18は1 00点近傍の強度変化であ
るが､こちらは1 1r20点近傍の強度と違う温度依存性を持っていることが示唆されて
いる｡図5119は磁場による散漫散乱強度の変化を示している｡実験はJRR3M-tRPD
を用い､6-Tesla超電導磁石を用いて測定した.図は10Kにおいて2次元的な散乱強度
分布を測定した結果である｡磁場を散乱面に垂直に加えている｡図に現れた通り､
磁場を加える事により､散漫散乱強度が1 00点近傍で増加する｡定量的解釈がこの
場合も必要であるが､磁場下で､type-Ⅰの磁気秩序が強まることが示唆された.磁場下
の1 1/20点近傍と1 00点近傍の散漫散乱強度の10Kから100Kまでの温度依存性を測
定している｡
図5-20にその結果を示す.磁場を加えない場合､散漫散乱強度はBethe近似で比較的
良く記述できるのに対して､磁場中の変化は特異的である｡特に50-70Kにおける変
化が特異的である｡このような変化は100点近傍の散乱強度にも現れている｡
60Kにおける測定値を除外して考えると､散乱強度の温度依存性はBe山e近似曲線に近
くなるが､磁場零の場合よりも高温まで散乱強度が残る上に､ 1 00点近傍の強度の温
度依存性が大きくなっている｡
5.4冷中性子散乱測定
中性子回折測定によってZnl_xMnxTe系において低温領域にtype-IIIの磁気秩序を有
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図5 - 1 6 ･磁気散漫散乱強度分布の温度変化･右下はcdl_xMnxTe x-0･44の文献値･
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図5 - 1 7･磁気散漫散乱ピーク強度の温度変化
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図5- 1 8. 100ピーク強度の温度変化
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図5 - 1 9.H=0及びH=5Tでの散乱強度分布図(10K)
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図5 - 2 0.磁場中の磁気散漫散乱強度の温度変化.
上図はW点､下図は100点における変化,
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した短範囲規則状態があり､spin-glass温度直上ではtype-Ⅰの磁気秩序も競合関係を持
っていることが分からた. spin-glass転移系では､このような短範囲規則姓を持たず
にspin-glass転移する場合もあり､今回兄いだした短範囲磁気秩序には動的相関もある
のか否かを冷中性子非弾性散乱実験によって研究した｡冷中性子散乱実験から､上
記の短範囲規則性と関連のある磁気励起が兄いだされた場合､試料中のMnスピンの
寿命や局所的な結晶場の揺らぎが分かる筈である｡
この研究も未だ完成段階にないが､興味深い成果が得られている｡
この研究に用いた試料は当初粉末状のものを用いたが､単結晶回折実験に用いた試
料を用いて本格的な測定を行った｡図5-21にこの実験に用いた冷中牲子分光器
JRR3M-AGNESの概念図を示す｡この装置は原子炉の冷中性子源から出た波長の長
い中性子をチョッパーを用いてパルス化して試料に当て､試料で散乱された冷中性子
の飛行時間と測定頻度から入射冷中性子の試料によるエネルギー遷移散乱強度を得
ようとするものであるo用いた冷中性子線の波長は4･22Åェネルギ-はEo=4･56
mevである.装置についての詳細は文献【32]に示した通りである｡中性子散乱強度
はAGNESに装備された60本の中性子検出器による同時測定で得ている｡実験は10K
から室温までの各温度で行っている｡各温度の測定には24時間のデータ集積時間が
必要である｡ AGNESのエネルギー分解能は0.12meVであり､熱中怜子を用いる3軸型
分光器よりも10倍程度高いが､入射中性子をチョッパーでパルス化するため入射中性
子強度が低い｡図5-22はAGNESで冷中性子散乱測定を行う場合の条件を示している0
図はZhl_xMnxTe結晶の(001)逆格子面における散乱条件であるo散乱中性子が放射
状の各線分に相当している｡図中の実線の円弧が弾性散乱条件である｡非弾性散
乱は実線の円弧から外れた線上の点で起きる｡図5-23と24はspin-glass転移温度で測
定した逆格子点1 1/20点近傍のデータを示す｡図5-23は1 I/20点が弾性散乱条件を
満たす場合であり､図5-24は1 1/20点が-1.2meVの非弾性散乱条件にある場合である｡
図中の各ス:<クトルは散乱角300から900までの散乱強度であり､散乱強度が弱いの
で10本の中性子検出器で測定したデータを加えている｡散乱角400 -490のスペク
トルが逆格子点1 1/20点近傍に相当している｡図中の測定点は各中性子検出器に直
結されている時間分解波高分析モジュールに貯められた24時間の中性子強度であり､
lチャンネル当たり5/`秒で測定した｡横軸は飛行時間から換算した散乱中性子のエ
ネルギー遷移量になっている｡図の中央めピークが弾性散乱線(光学測定における
Rayleigh線に相当)であり､ピークの左側が中性子が試料からエネルギーを得る過程の
散乱(Anti-stokes散乱)､右側が中性子のエネルギーが試料に吸収される散乱( stokes散
乱)に相当している｡得られたデータに多少補正を施しているが､示したデータはほ
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図5- 2 1. JRR3M-AGNESの概念図.
図5 - 2 2 ･ Znl_xMnxTe,X=0･432単結晶の(001)逆格子面と冷中性子散乱測定の条件.
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図5 - 2 3 ･ znl-xMnxTe,X=0･432単結晶の17Kにおける冷相子散乱結果｡
W点近傍の冷中性子散乱強度分布.
W点でのエネルギー遷移量を零とする場合.
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図5 - 2 4 ･ znl-xMhxTe,X-0･432単結晶の冷中性子散乱結果o
W点でのエネルギー遷移量を-1.2meVとする場合.
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ぼ実験で得た通りのものである｡逆格子点1 1/20近傍には弾性散乱強度に重なる裾
の広いローレンツ関数型の非弾牲散乱強度(図5-24に示した影の部分)が測定されてい
る｡興味深い点は､図5-24に示した有限のエネルギー遷移を伴う場合の方がこの非弾
性散乱強度が強いことである｡この原因については目下考察中である｡同図中Aと
Bのピークはフオノンによるピークである｡上記の非弾性散乱強度はspin一glass転移
に伴う準弾性散乱強度と考えられ､逆格子点1 1/20近傍でどのような分布をもつのか
を同じ装置を用いて調べた｡それを図5-25に示す｡図中の直線は第1ブリルアン帯
域境界であり､楕円は前節の散漫散乱強度分布を模式的に示したものである｡図中
の数字は±0.3-0.7meVのエネルギー遷移を伴う非弾性散乱強度を示す｡興味深い
点はこの強度分布と散漫散乱強度分布はほぼ重なる事である｡現在までの実験では
非弾性散乱強度が一種のギャップレス励起なのか否かは決めることができないが､少
なくともtype-IIIの磁気秩序の揺らぎには時間依存性(有限の寿命)が有ることが分かる｡
一旦どこかで､type-IIIの磁気秩序が生まれると､その周辺へも秩序状態が伝搬する｡
しかし､短い寿命の後､その秩序が消える｡本節で述べたようなspin-glass転移に伴う
中性子非弾性散乱強度は中性子散漫散乱強度の発生するFeMn系【33]やPtMn系[34掩
どでも見られている｡この研究は現在も温度と磁場等をパラメータとして進行中で
ある｡
5.5光伝導測定
本研究は光励起と磁性クラスターとの関係を明らかにしたいと考えて開始した｡
本節では､znl_xMnxTe試料の電気伝導性に与える光照射の影響に､ついて報告する｡
試料にはzno.404Mno.596Te単結晶を用いた｡試料は直方体状に成型しており､ 1･9×
3.8×4.9…3の大きさである｡電流は[1101方向に､流れ【111坊向から光を照射して
いる｡試料には導線を銀ペーストで貼り付けている｡図5-26は直流にて光照射しな
い状態で測定した電気抵抗のArrheniusプロット(1/Tプロット)である｡この試料の電
気抵抗は82Kを境として2種類の伝導機構に支配されている｡ 82K以上における活性
化エネルギーは48.8meVであり､82K以下では4.1meVである｡前者はドープされた半
導体の活性化エネルギー(Uで60.5meVであり､Naで62.8meV)に近く､Mn置換に伴って
結晶中に導入された不純物による散乱が原因である｡一万､82K以下の散乱ではこの
ように低い活性化エネルギーが何に起因するのか現在の所不明である｡しかし､この
領域で､明瞭なpersisitent photoconductivity･,PPCが観測された事から､その原因となる
DXセンター(格子欠陥の一種)の存在が鍵であると考えている｡
この試料にArガスレーザーとHe-Neガスレーザーを用いて4885Å､5145Åおよび6328
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h図5 - 2 5 ･ Znl_xMnxTe,X=0･432単結晶の17Kにおける冷中牲子散乱強度分布
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図5 - 2 6 ･ Znl_xMnxTe,X=0･569における直流抵抗率のArrhenius-plot･
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Åの光を入射して電気抵抗を測定した｡この測定には交流4端子法を用いた｡交流と
して120Hz,lkHz,10kHzおよび100kHzを選び､各温度で周波数を変えながら測定した｡
直流測定から交流測定に変えた理由は30K以下の高抵抗領域での測定を可能とすろ
ためである｡図5-27は20Kまで測定した交流抵抗測定の結果であり､30K以下の抵抗
も測定が実施できた｡その結果､直流抵抗測定の場合と多少異なる値が得られた｡
140K付近に抵抗値の高い状態があり､30K以下に冷却すると､抵抗値が急に増加する｡
また25K近傍には肩状の特異的な変化が見えている｡
この試料に光を照射してみた所､上記の140K以下の領域で電気抵抗が著しく減少
することを兄いだした｡図5-28は図5127に波長5145Åの緑色光を照射した場合の電
気抵抗温度曲線を重ねて泰したも.のである.光照射により､140K以下では電気抵抗
が1/5程度になっているo　この電気抵抗の光照射による変化は図2-7に示したcdl_
xMnxTe試料と良く似ており､Zhl_xMnxTe試料にもcdl_xMnxTe試料と同様にpersistent
photoconductivity; PPCが有ることが示唆された.同様の実験を波長4880Åと6328Åの
レーザー光を用いて繰り返した所､ほほ同様の結果を得た｡図5-28に示した例では
ppc quenching温度は160K付近にあるが､6328Åの光の場合は約140Kである｡この系
ではppc quenching温度に入射光の波長依存性の有る可能性があるが､入射光の強度
に対する依存性である可能性もある｡
定常的に光を入射した測定に続いて一定温度で光照射を止めた後の電気抵抗の時
間変化挙動を測定した｡測定は50Kと100Kにおいて行った｡試料には数10分間レー
ザー光を照射して電気抵抗が落ち着くまで待ち､レーザー光を遮ってからの電気抵抗
の回復挙動を測定した｡図5-29はlkHzにて測定した結果を示す｡縦軸は50Kにおけ
る光照射前の抵抗値で規格化した抵抗値を示し､横軸は時間の対数である｡照射し
た光の波長に依存した変化がみえるものの､遮光後2000秒程度で抵抗値が元に戻って
いる.このように極めてゆっくりした回復過程がpersisitentphotoconductivityの特徴
である｡図5-29に現れた回復過程は類似した長時間変化を見せる残留磁化(TRMや
RM)などの解析に用いられる引き伸ばされた指数関数stretched exponential function ;
MR(I)=Moexpl-(dT)1-n]ただしMは磁化､ Tは緩和時間､nは1に近い定数で､ r ≡ To
exp 【E㌔B(T - To)】 Toはspin-glass転移温度;を適用できるか否か検討しているo　しか
し､図5-29の測定値は時間の対数に対して直線的ではなく､残留磁化の考え方とは違
う関数を導入する必要が有りそうである｡
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図5 - 2 7 ･ Znl_xMnxTe,X=0･569における交流抵抗率の温度変化.
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図5 - 2 8 ･光照射したzhl_xMnxTe･X=0･569の交流抵抗率と
光照射無しの場合の比較.
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図5-2 9. 50Kにおいて､充分長時間光照射した後､遮光し､
電気抵抗の回復を測定したもの.
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5.6 Brillouin散乱測定
本研究では光励起された磁気ポーラロン等に興味があるため､冷中怜子散乱実験に
対応した低エネルギー分光測定を計画した｡本研究グループは在来の3パス式フア
ブリー=ペロー分光器を所有していたので､これを改善して磁気励起の測定を可能に
しようとした｡
図5-30は5パス式に改善したフアブリー=ペロー分光器の内部を示す｡今回の補助金
によって､エタロン板を研磨し直し､コ-ナキューブプリズムを調整し直して光路を5
パス式にした｡また分光器内の温度が±0.lKの範囲で一定になるように温度調節も
行うようにした｡図5-31は光の強度を測定する光電子増倍管の断面図であるが､液体
窒素で冷却したHegasを循環させて冷却して熱雑音を減少させた｡試料は磁場中に
置き､さらに低温まで冷却する必要があるため､Hegas循環式冷凍機を用い､C型電磁
石の中央に挿入できる細いクライオスタットを作成した｡ Brillouin散乱測定は1800
散乱配置で実施している.試料表面のRayleigh反射光を取り除くため試料は450に
傾けてある｡図5-32は新しく組み立てたBrillouin散乱測定装置の概略図である｡
Briuouin装置は入射光のエネルギーが2.5eV程度であるにも拘わらず､エネルギー分解
能が0.03meV以下であり､入射光のエネルギーの10-5倍もの精度を持つため分光器の
機械的安定性が重要である｡これを調節して実際の測定に用いるためには測定用台
の防振､温度コント-ル､光軸合わせ等に細心の注意が必要である｡本測定はフオノ
ン等の測定よりも高いエネルギー領域にあるマグノンを測定するため､測定強度の
S/N比向上の工夫が必要である｡一つの工夫がRayleigh光の減光である｡これには機
械的シャッターを取り付ける､弾性散乱条件の時に､光を測定系になるべく入れない
ようにシャッターを取り付けることで､ある程度可能になる｡図5-32のPlスリット脇
のシャッターがその役割を持つ｡
用いた試料はFel.6Mnl.4Si単結晶である0 5･2節に述べたように､この試料には
15lKのC血e点と68Kの磁気転移温度がある｡強磁性相では[111】軸に垂直な平面に磁
化容易方向が有るが､低温層では､【1111軸方向に反磁性相関が現れる｡新しく組み立
てたBdlouin散乱装置を用いて強磁性マグノンのにおけるエネルギーギャップを実測
●しようとした｡
光学測定に先立って､冷中性子散乱測定によって､このエネルギーギャップを決定
しておくことにした｡図5-33は5.4節に述べた冷中性子分光器JRR3M-AGNESを用い
て測定したマグノンの冷中性子散乱強度測定結果(上図)と決定された分散関係である
(下図の黒点)｡白抜きの丸は三木【30】が3軸型中性子分光器で決定した点であり､本研
究により本試料のエネルギーギャップは0.2meVと決定した｡
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図5-3 3･ FeトxMnxSi,X-0･44の冷中性子散乱結果(上図)とそれによって
決定された強磁性マダノン分散関係(下図) .
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図5-34にBrillouin散乱によって､測定したマダノンピークを示す.測定は強磁性領
域の130Kにて行った｡図中の記号ASとSはそれぞれ右左の弾性散乱線から非弾性散
乱過程によってシフトしたピークであり､エネルギー遷移量､△E=±0.22meVからr
点のバルクマグノンに相当していることが分かった｡
6.結論
本研究はII-VI族半導体に磁性イオン､とりわけMnを置換した系に着目して､室温以
下の領域における結晶学的特徴､バルクとしての磁性を研究し､spin-glass転移に関す
ると見られる変化や､spin-･glass租への前駆現象の存在を示唆するような現象を捕らえ
た｡粉末中性子回折測定では磁気的な散漫散乱強度を明瞭に測定することもできた｡
しかし､散漫散乱似付随して現れた超格子反射のようなピークの帰属はできなかった｡
引き続いて行った単結晶中性子回折実験では､この系では初めて1 1β0点近傍の磁
気散漫散乱強度の2次元的な測定に成功し､その温度変化についても興味ある知見を
得た｡磁気散漫散乱強度分布から､spin-glass相においてもブラベクラスFの結晶格子
のtype-ⅠⅠⅠの反強磁性磁気秩序が主役だが､type-Ⅰの相関も競合していることが分かっ
た｡特に､spin-glass転移温度直上では双方の磁気相関の競合が目立っている｡強い
磁場､5-Tesla,を加えると､spin-glass相内でもtype-Ⅰの相関が強まった｡これらの短範囲
規則度とspin-glass転移とは直接関連が無い可能性があった｡そこで､冷中性子散乱
測定によって､金属結晶のspin一glass転移に伴って観測されるような､低エネルギー磁
気励起がこの系にもあるか否かを確認しようとした｡実験の結果､spin-glass転移温度
近傍の温度において､type-ⅠIIの静的な磁気相関の兄いだされた逆格子点を中心とする
波数領域にlmeV以下のエネルギーに広がる準弾性散乱もまた広がっていることが分
かった｡これは､この系における静的スピン相関と動的スピン相関には連続性があ
ることを示しており､金属系のspin-glass系と事情が多少異なる｡
Zhl_xMnxTe試料の光伝導について､本研究によって新しい知見が得られたo室温
から20Kまでの範囲で交流4端子法によって電気抵抗測定を行い､著しい光電効果が
発見された｡すなわち､Mb濃度X=0.56の試料では150K以下では波長6328Åから4885
Åのレーザー光を照射することによって電気抵抗が最も変化の大きい場合､約1/100
となった｡この現象は光照射を停止した後にも2000秒程度続き､100K以下の領域で
はこの寿命に大きな温度依存性が無かった｡このような長寿命の光電効果は永続性
光電効果､persistentphotoconductivityと呼ばれる現象であり､光メモリー等への応用が
期待されているo　このような現象がZnl_xNhxTe系のようなCdl_xMnxTe系よりもは
ー45-
るかにエネルギーギャップの開いている系でも発見された意義は大きい｡
本研究補助金によって､光物性測定を開始できたが､在来のBrillouin散乱装置を大幅
に改良してマダノンを測定できるようにしたo今後､znl-xMhxTe系において､冷中性
子散乱強度に対応した準弾性光散乱強度の発見に努め､さらにその強度の温度変化等
を測定する計画である｡
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